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論文内容要旨
第一章緒言
 本論文は新しい製鉄法の研究開発に関するものである。表題のITmk3はフ。ロセス名であり、Iron一狙必箆g硬b面n・lo訂
 MarkIIIの曙である。高炉・転炉法を第一世代、Midrex法に代表される直接還元法を第二世代とし、第三世代の製鉄法
 を目指した。現在、棋界の糊鋼生産高は年産11億トンを超えるレベ1レにある。その内、63%が高炉一転炉法、34%が電炉法に
 より生産されているが、急速に生産量が伸びつつある中国を除き、電炉法におる生産量が増加する傾向にある。電炉法に
 おける主原料はスクラップ。であるが、生産量硯増加と製品の高級化にともない、還元鉄(DRI)に代表される清浄鉄源の需要
 が拡大してきた。1980年代前半には年間4～5百万トン程度であった還元鉄の生産高は現在では54百万トンに達し、更に、
 増加しつつある。この還元鉄を製造するフ。ロセスはMidr,x法を始め、ほとんどが天然ガスを改質して還元ガスを作り、これ
 と鉄鉱石を接触させて、還元鉄を製造するものであるが、1980年代後半になり、原料である高品位の塊鉱石、へ。レットの供
 給に制約が出始め、天然ガスの価格も上昇し始めた。これに対応すべく、筆者は粉鉱石と石炭を原料とする新しいフ。ロセス
 の開発に着手した。これは粉鉱石と石炭の混合物である直径16-19mmのへ。レットをドサツ状の回転炉床に敷き、約1350。C
 の炉内で、炉壁からの輻射伝熱により加熱し、約10分で酸化鉄を還元するものである。しかしながら、EASTMETと称
 するこのフ。ロセスでは、反応中に液相が介在しないので、製品である還元鉄中に粉鉱石と石炭中の不純物がそのまま残って
 おり、電炉での溶解操作で、スラグ量が増加するという短所を有していた。
 そこで、スラグを分離した還元鉄を単一操作で得るフ。ロセスの可能性を探るために、EへS孚METフ。日立スの開発中、反応温度
 を意識的に60-70℃上げる試みを実施し、半溶融の生成物を得ることが出来た。この結果を受けて、現象を更に追求す
 るために、実験室での基礎的な研究に取り組んだが、これがITmk3現象の発見につながった。
 第二章ITmk3現象の発見
 実験は半割の殉レミナ製反応管の上に3個のへ。レットを乗せて、これを、外径50mmの円筒型反応管に装入し、炉内温度約
 一578一
 縷。
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 1500℃で加熱して行い、内部の状況をビデ劾メラで撮影、観察した。この実験の結果、従来からの製鉄法に見られなかっ
 た新しい現象として、
 1)6分という短時間における酸化鉄の還元、2)試料(へ。レット)の瞬間的な溶け落ち、及び還元鉄とスラグの完全な分離、
 3)還元鉄の凝集と良型のナゲット状生成物の形成、4)還元鉄の純度(カーボンを除けば、ほぼ純鉄)、5)溶け落ち直前
 までのへ。レット形状の維持、を観察した。特に瞬間的なへ。レットの溶け落ちと、還元鉄とスラグの分離は印象的であった。
 第三章反応メカ凱“ムの解明
 実験室にて反応開始後、3分、5分、6分、9分でへ。レットを実験炉内から取りだして、冷却し、反応を停止させた後、へ。
 レット断面を観察した。特に、特徴的であるのは、5分のタイム・サンフ。ルではへ。レッ陵面に還元鉄が焼結したメタル・シ甥が形成されて
 おり、内部には溶融スラグが存在し、メタル・シェルとスラグの間には大きな空隙が存在していた。また、6分後のタイム・サンフ。ルでは還
 元された金属鉄とスラグの分離が進行して、メタル内に気孔と少劃畝ラグが見られた1これらはへ。レット内に溶融状態が実現して
 いることを物語っていた。
 実験炉の温度を1250。C、1300℃、1350℃と変えた実験を行い、1350。Cでも、mnk3現象が起こることを確認したが、
 それ以下の温度ではITmk3は起こらなかった。実験結果は、ITm始現象には反応過程におけるへ。レット内部での融体の生
 成が必要であり、このための最低温度の存在を示唆していた。
 還元実験でのへ。レット温度と発生ガスの経時変化の考察を行ったが、反応開始後、徐々に上昇を続けたへ。レット温度が、一旦、
 低下する点が観察され、吸熱をともなう、カーボンソリューション反応、浸炭とへ。レットの溶融に相当する点であるとの推
 察を行った。また、還元実験で観察されたへ。レット表面からの液状の突起物は、へ。レット温度が1200℃を超えて上昇過程に入
 った時点から出始め、導の温度付近で融液が生成され始めたことを示唆していた。
 一方、原料配合から計算されるスラグはsio2-cao・Ai203系三元図ではi350。Cでは溶融しない。しかしながら、実験で
 回収したスラグのX解回折の結果、検出された結晶は、鉱石中の未還元FeOが加わった組成であることを示唆しており、
 最終スラグ組成に至る前に初期融液が生成するように、上記、三元図にFeOを加えた四元系でスラグ設計(原料配合)する
 ことが重要であることがわかった。
 以上のことから、IT血k3現象のメカニズムを以下のように明らかにした。
 ステップ1:装入直後に昇温{炭材中揮発分の脱揮、ステップ2:かボン・ソリューション・ロス反応を伴う回気還元反応の進行
 Fe・Oy+yOO=xFe+yCO2CO2+C=2GOステップ3:表面層の還元鉄(メタル)が焼結、瀕シ鋤の
 形成、'ステップ4:還元鉄は炭材との直接接触で一部浸炭を開始する。ステップ5:へ。レット内にFeOを含む初期溶
 融スラグが発生、表面への浸み出しも発生。FeOの溶融還元反応、『FeO(1)÷C(s)=Fe(1)+CO(g)
 を生じ、生成Fe(1)がC(カーボン)のキャリアーとなった浸炭も進む。ステップ6:C(カーボン)含有溶鉄によって運ばれた
 一579一
 C(カーボン)は固体還元鉄(メタル)内部へ拡散、浸炭。Fe・C系の共晶温度以上に到達後固体還元鉄(メタル)が溶け落ちる。
 この間、最終的に還元鉄(メタル)が解け落ちる瞬間まで、へ。レットの球形が維持されており、内部で起こる溶融還元反応で発
 生する液相のFeOが外部に漏れ出さないこともITmk3現象の特長のひとつである。
第四章原料条件
 ITmk3現象は原料調整、操業温度、加熱速度の三大要因で成り立っており、反応過程でこれらがうまくバランスしている
皐
 条件下で発生する。この為の、原料に求められる条件を探るべく、鉄鉱石と石炭の粒度の影響、および、へ。レットの粒径の
 影響を実験で調べた。前者の実験では石炭の粒度が細か過ぎると、へ。レット内でのソリrション・ロス反応が進みすぎて、還元、浸
 炭に必要なC(カーボン)が不足すること、後者の実験では、へ。レットの粒径が小さ過ぎると、熱が早く伝わりすぎて、ITmk3
 現象が起こる前に、へ。レットが溶けてしまうことが判明した。従って、ITmk3フ。ロセスでは、鉄鉱石は、いわゆるへ。レットワィード
 で、粒径は一80μm、80%以上、石炭の粒径も一80μm、80%以上、へ。レットの粒径は16-19mmと設定した。
 原料となる鉄鉱石と石炭は世界中に幅広く存在し、銘柄により性状が異なる。従って、商業化されたフ。ロセスは種々原料
 に対し柔軟に対応出来なければならない。そこで、下記のように4種類の鉄鉱石と石炭を選定し、4x4=16通りで還
 元実験を行った。
 鉄鉱石はヘマタイト=MBR(ブラジル産)、マグネタイト二罫メラル(チリ産)、高角レミナ鉱=ハマスレー(かストラリア産)、高シリカ鉱=イスコール(南刀リ
 カ産)、石炭は中揮発分、流動性のない石炭=スモーキーリハ㌔(カナダ産)、中揮発分、流動性ある石炭鴛かクグローブ(ア刈力産)、高
 揮発分の石炭=オフ。ティマム(南刀リカ産)、低揮発分の乾留炭瓢コークブリース“を選定した。
 実験の結果、高A1203鉱石であるハマスレー鉱を除き、IT血k3現象の起こることを確認した。また、ハマスレー鉱についても、
 石灰石(GaCO3)や珪石(SiO2)を加えて、A1203を希釈し、初期融液発生温度を下げることによりITmk3現象を発生
 させることが出来た。
第五章製融謙
 一連の実験の結果、IT搬k3の製品は、一般的に市場に受け入れられる大きさの+3mm粒鉄では、To七alFeが96%以上
 で、その殆どが金属化鉄、G(カーボン)は1-2%、S(硫黄)は0。1～0.2%であり、
 (1)銑鉄と同等の良質な鉄源。形状が良く、(2)取り扱いが容易。(3)電気炉操業などに適す。(4)自然
 発火のおそれなく、そのままで輸送が可能である。(5)スラグが多離されているので山元で製造された場合、輸
 送効率が高い。(6)溶解操作においてスラグが発生しない。等の特性を有し、DRIやHBI、冷銑、スクラップ。等
 の既存の鉄源とは異なる全く新しい特長を有する新しい鉄源であると評価した。
第六章実用化
 ITmk8は最初、3個のへ。レットを用いた実験で確認したが、実用化に当たっては、30～40個、さらに150-200個のへ。レット
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 を処理できる実験設備を用いて、等方向加熱でなくてもITmk3現象が起こること、および、個数が増えても、お互いが
 付着しあい、設備的に取り扱い不能な一枚岩状の銑鉄生成がないことを確認した。
 フ。ロセスは種々検討を行った後、経験を有する回転炉床炉を反応器とする%STMETと類似のフ。ロセスを選定し、数学モテ“ル
 による解析の結果、炉床上に敷くへ。レットは一層とした。
 実験室でのハ“労操作から、実用機における連続操作の過程では、実用機を年産50万トンと想定し、先ず、年産2,800トン
 規模のベンチスケールワ。ラントを(株)神戸製鋼所に建設、操業し、引き続き、年産25,000トン規模の実証フ。ラントを米国ミネソタ州に
 建設、操業した。いずれも、(1)実験室で得たITmk3現象が連続操業設備でも起こることの確認、て2)安定的
 な連続運転を達成する、加えて、操業を通して、(3)エンジニアリング(設計)データの取得、(4)操業条件の最適化に
 伴う、操業ノウハウの取得、を目的とした。
 ベンチスケール・フ。ラントは1999年10月～2000年12月、実証フ。ラントは2003年6月～2004年8月の期間に操業され、いずれも
t
 所期の目的を達成し、雛、第一号実用機の基本設計を完了し、本格的に建設を開始できる段階に至っている。
第七章結論
 本研究開発の成果は「粉鉱石と石炭を原料とし、シンフ。ルな工程で、短時間にスラグを分離した粒鉄を得るフ。ロセスを確立した。」
 ことである。また、別の側面からは、「製鉄の長い歴史の中で、誰もが利用しなかった、新しい反応メカニズムを用いて、同
 様に、これまで存在しなかった、新しい鉄源を市場に提供出来るフ。ロセスを確立した。」こととも言える。
 基礎研究的には、メ勺レ・シェルの形成、炭材からの直接浸炭、FeO存在下での初期融液の生成、それを介しての急速な浸炭、
 還元鉄の溶解とスラグからの分離、凝集という一連の反応メカニス“ムを解明出来た。また、歴史の長い製鉄技術の中で、スラグ・
 ケミストリーをキー・テク湘シ～として導入した最初の技術としても評価できる。
 また、鉄鋼業に与える効果として、
 (1)原料問題を解決する粉鉱石の直接利用、(2)石炭を利用するフ。ロセスを開発。設備を天然ガス立地から、安価に入
 手出来る一般炭の利用により、立地の自震度を増した、(3)高炉・転炉法に比して、小聖で小廻りの効く鉄源製造フ。
 ロセスを確立した、(4)スラグを分離した良型で使い勝手の良い還元鉄(粒鉄)を市場に導入した、(5)鉱山元では、
 従来の製品に付加価値が与えられるだけでなく、電気炉メーか(ミニミ1レ)が新しい製品の供給先となり、鉄鋼業における物流
 の革新をもたらす潜在力を有すること、等が挙げられる。
 以上。
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 論文審査結果の要旨
 本論文は新製鉄法の研究開発に関するものである。表題のIhk3はフ。ロセス名であり、Imn-making艶。㎞ology甑丞m
 の略である。本論文は粉鉱石と石炭を原料とする新しいフ。ロセスの開発を纏めたものである。第1章は緒言である。
 第2章では、鉱石と石炭、フラックスの混合粉からなるへ。レットを、約1500。Cまで急速に加熱すると、1)6分という短
 時間における酸化鉄の還元、2)試料(へ。レット)の瞬間的な溶け落ち、及び還元鉄とスラグの完全な分離、3)還元鉄の凝
 集と良型のナゲヅト状生成物の形成、4)還元鉄の純度(カーホ“ンを除けば、ほぼ純鉄)、5)溶落直前までのへ。レット形状の
 維持、という事実を実験から発見したことを述べている。
 第3章では、反応開始後のペレットの経時変化を実験炉内から取りだして、冷却し、反応を停止させた後、へ。レット断面
 を観察した結果について述べている。その結果、本新製鉄法の反応機構を以下のように明らかにした。ステップi:装入
 直後に昇温、炭材中揮発分の脱揮、ステップ2:かボン・ソリrション・ロス反応を伴う固気還元反応の進行、ステップ3:表面層
 の還元鉄が焼結、メ舛シェルの形成、ステップ4:還元鉄は炭材との直接接触で一部浸炭を開始する。ステップ5:へ。レット内に
 FeOを含む初期溶融スラグが発生、表面への浸み出しも発生。FeOの溶融還元反応を生じ、生成Fe(1)がCのキャリアーとなっ
 た浸炭も進む。ステップ6:C含有溶鉄によって運ばれたCは固体還元鉄内部へ拡散、浸炭。聲e-C系の共晶温度以上に到
 達後固体還元鉄が溶け落ちる。この閥、最終的に還元鉄が溶け落ちる瞬間まで、へ。レットの球形が維持されており、内部で
 起こる溶融還元反応で発生する液相のFeOが外部に漏れ出さないことも本新製鉄法の特長めひとつであった。
 第4章では、本新製鉄法は原料調整、操業温度、加熱速度の三大要因で成り立っており、反応過程でこれらがうまくバ
 ランスしている条件下で発生することを試験を通して明らかとした。すなわちこのための、原料に求められる条件を探るべ
 く、鉄鉱石と石炭の粒度の影響、およびへ。レットの粒径の影響を実験で調べた。前者の実験では石炭の粒度が細か過ぎると、
 へ。レット内でのソリ㌘ション・以反応が進みすぎて、還元、浸炭に必要なCが不足すること、後者の実験では、へ。レットの粒径が小さ
 過ぎると、熱が早く伝わり過ぎて、新製鉄法の特異現象が起こる前に、へ。レットが溶けてしまうことが判明した。従って、
 H肱3フ。ロセスでは、鉄鉱石は、いわゆるへ。レット・フィードで、粒径は一80μ皿、80%以上、石炭の粒径も一80μ皿、80%以上、へ。レッ
 トの粒径は16-19㎜と設定した。実験の結果、高A1203鉱石を除き、本新製鉄法が実現可能であることを確認した。また、
 高A120客鉱石についても、石灰石(caco3)や珪石(sio2)を加えて、A1203を希釈し、初期融液発生添度を下げることによ
 り本新製鉄法が実現できることを証明した。
 第5章では、一連の実験の結果、本新製鉄法による製品は、一般的に市場に受け入れられる大きさの給㎜粒鉄では、
 TotalFeが96%以上で、その殆どが金属化鉄、Cは1-2%、.S(硫黄)は0.1一〇.2%であり、(1)銑鉄と同等の良質な鉄源。
 形状が良く、(2)取り扱いが容易。(3)電気炉操業などに適す。(4)自然発火の恐れなく、そのままで輸送が可能で
 ある。(5)スラグが分離されているので山元で製造された場合、輸送効率が高い。(6)溶解操作においてスラグが発生しな
 い、等の特性を有し、DRIやBI、冷銑、スクラップ。等の既存の鉄源とは異なる全く新しい特長を有する新しい鉄源であると
 評価した。
 第6章では、本新製鉄法の特異現象は最初、3個のへ。レットを用いた実験で確認したが、実用化に当たっては、30-40個、
 さらに150-200個のへ。レットを処理できる実験設備を用いて、等方向加熱でなくても本新製鉄法現象が起こること、および、
え
 個数が増えても、お互い測寸着し合い、設備的に取り扱い不能な一枚岩状の銑鉄生成がないことを確認した。その後、フ。
 ロセスについて種々検討を行った後、炉床上に敷くへ。レットは一層とした。次に、実験室でのハ“ッチ操作から、実用機における連
 続操作の過程では、実用機を年産50万トンと想定し、先ず、年産2,800トン規模のベンチスケール・フ。ラントを(株)神戸製鋼所に建
 設、操業し、引き続き、年産25,0GOトン規模の実証フ。ラントを米国ミネソタ州に建設、操業した。いずれも、(1)実験室で得た
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 本新製鉄法の特異現象が連続操業設備でも起こることの確認、(2)安定的な連続運転を達成する、加えて、操業を通し
 て、(3)エンジニアリング(設計)データの取得、(4)操業条件の最適化に伴う、操業ノウハウの取得、を目的とした。ベンチスケール・
 フ。ラントは1999年10月～2000年12月、実証フ。ラントは2003年6月～2004年8月の期間に操業され、いずれも所期の目的を
 達成し、現在、第一号実用機の基本設計を完了し、本格的に建設を開始できる段階に至っている。
 第マ章は結論である。本研究開発の成功は「粉鉱石と石炭を原料とし、シンフ。ルな工程で、短時間にスラグを分離した粒鉄
 を得るフ。ロセスを確立した。」ことである。また、別の側面からは、「製鉄の長い歴史の申で、誰もが利用しなかった、新し
 い反応メカニズムを用いて、同様に、これまで存在しなかった、新しい鉄源を市場に提供出来るフ。ロセスを確立した。」こととも
 いえる。また、鉄鋼業に与える効果として、(i)原料問題を解決する粉鉱石の薩接利用、(2)石炭を利用するフ。ロセスを
 開発。設備を天然ガス立地から、安価に入手出来る一般炭の利用により、立地の自由度を増した、(3)高炉マ転炉法に比
 して、小型で小廻りの効く鉄源製造フ。龍スを確立した、(4)スラグを分離した良型で使い勝手の良い還元鉄(粒鉄)を市場
 に導入した、(5)鉱山元では、従来の製品に付加価値が与えられるだけでなく、電気炉メーか(ミニミル)が新しい製品の供
 給先となり、鉄鋼業における物流の革新をもたらす潜在力を有すること、等が挙げられる。
 よって,本論文は博士(工学)の学位論文として合格と認める。
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